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Die f olgenden Angaben sind dan vom Anmelder eingereichten Unterlagen entnommen 

Prufungsantrag genn. § 44 PatG ist gestellt 
@ Brennstoffzellensystem 

® Die Erfindung betrifft ein Brennstoffzellensystem mit 
einer Brennstoffzeile, die einen Kathoden, einen Anoden- 
raum und eine dazwischenliegende Polymerelektrolyt- 
membran aufweist, wobei dem Kathodenraum ein sauer- 
stoffhaltiges Gas und dem Anodenraum ein wasserstoff- 
haltigesGas zugefuhrtwird, einer Gaserzeugungsvorrich- 
tung, in der aus einem Brennstoff mit Hilfe der Wasser- 
dampfreformierung und/oder partiellen Oxidation ein 
wasserstoffreiches, Kohlenmonoxid enthaltendes Refor- 
mat hergestellt wird, einer mehrstufigen Gasreinigungs- 
stufe, in der das Kohlenmonoxid Im Reformat unter 2ug- 
abe von Sauerstoff an einem geeigneten Katalysator se- 
lektiv oxidiert wird, und einem in der letzten Gasreini- 
gungsstufe angeordneten und von einem Kiihl medium 
durchstromten Warmetauscher zur Abfuhr thermischer 
I Energie. 

, ErfindungsgemalJ ist die letzte Gasreinigungsstufe als 
I Gas-Gas-Warmetauscher ausgefuhrt, der zur Abfuhr der 
thermischen Energie von dem aus der Brennstoffzelle 
austretende Anoden- und/oder Kathodenabgas durch- 
stromt wird. 
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Beschreibung 

Die Erfindung betrifft ein Brennstoffzellensystem gem^ 
dem Oberbegiiff des Patentanspruchs 1. 

Aus der EP 0 743 694 Al ist ein Brennstofizellensystem 5 
bekannt, bei dem mit Hilfe eines Reformers aus einem Me- 
ihanolAVassergemisch ein wasserstoffreiches, Kohlenmon- 
oxid enthaltendes Gas erzeugt wird. AnschlieBend wird in 
einer Gasreinigungsstufe das Kohlenmonoxid unter Zugabe 
von Sauerstofif mit Hilfe der selektiven Oxidation aus dem lo 
Reformat entfemt. Zur Kiihlung der Gasreinigungsstufe ist 
ein Warmetauscher vorgesehen, der von Wasser oder Ol 
durchstromt wird. Zur Kiihlung des Kuhlmediums ist ein 
weiterer Riissigkeits/Luftwarmetauscher vorgesehen. 

Weiterhin ist aus der US 52 71 916 Al eine zweistufige I5 
Vorrichtung zur selektiven Oxidation von Kohlenmonoxid 
in einem wasserstoffreichen Gasgemisch bekannt. Diese 
Gasreinigungsstufe weist ebenfalls einen Warmetauscher 
auf, der vorzugsweise von einem flussigen Kiihlmedium mit 
einem Siedepunkt zwischen 160^ und 175°C durchstromt 20 
wird. Vor dem Eintritt in eine nachgeschaltete Brennstoff- 
zelle wird das Gasgemisch in einem weiteren wasserdurch- 
stromten Warmetauscher auf die erforderiiche Brennstoflf- 
zellentemperatur gekiihlt. 

SchlieBlich ist aus der WO 93/19005 Al ein gattungsbil- 25 
dendes Brennstoffzellensystem bekannt. Bei dieser Vorrich- 
tung wird in einem wasserstoffreichen Gasgemisch enthalte- 
nes Kohlenmonoxid in einer zweistufigen Gasreinigungs- 
stufe unter Zugabe von Sauerstoff selektiv oxidiert. In bei- 
den Gasreinigungsstufen sind Hiissigkeitsdurchstromte 30 
Warmetauscher vorgesehen. 

Zusatzlich ist zwischen den beiden Stufen ein weiterer 
Warmetauscher vorgesehen. 

Es ist die Aufgabe der Erfindung, ein einfaches und hin- 
sichtiich der Kuhlung der letzten Gasreinigungsstufe ver- 35 
bessertes Brennstoffzellensystem zu schaffen. 

Diese Aufgabe wird durch eine Vorrichtung mit den 
Merkmalen des Patentanspruchs 1 gelost. 

Durch die Ausgestaltung der letzten Gasreinigungsstufe 
als Gas-Gas-Warmetauscher und die Verwendung des An- 40 
oden- und/oder Kathodenabgas der Brennstoffzelle als 
Kiihlmedium wird eine vereinfachte Vorrichtung geschaf- 
fen, da kein zus^tzlicher Kiihimittelkreislauf mit zugehori- 
gem Hiissigkeits/Luftwarmetauscher benotigt wird. Da- 
durch verringert sich der benotigte Bauraum und die Kosten 45 
der Vorrichtung. 

Der naturgemMB schlechtere Warmedurchgang bei Gas/ 
Gas-Warmetauschem verhindert auBerdem eine zu starke 
Ankopplung an das Kiihlmedium. Dadurch kann verhindert 
werden, daB die Reaktion in der letzten Gasreinigungsstufe 50 
zu stark gekiihlt wird und somit keine Oxidation mehr statt- 
finden kann, weil der Bedeckungsgrad des Katalysators mit 
Kohlenmonoxid zu hoch wird. 

Weiterhin ist der Enthalpiestrom auf der Kuhlseite, also 
im Anoden- und/oder Kathodenabgas, lastabhangig, so daB 55 
entsprechend der entstehenden Reaktionswarme bei der se- 
lektiven Oxidation bei groBer fast mehr, bei kleiner fast we- 
niger Energie abgeflihrt wird. AuBerdem verbessert sich der 
Gesamtwirkungsgrad des Systems, falls das Anoden- bezie- 
hungsweise Kathodenabgas einem nachgeschalteten kataly- 60 
tischen Brenner zugefuhrt wird, da das Anoden- bezie- 
hungsweise Kathodenabgas beim Durchstromen des War- 
metauschers vorgewarmt wird. Diese Energie muB dann an- 
schUeBend im katalytischen Brenner nicht mehr zugefiihrt 
werden. 65 

Weitere Vorteile und Ausgestaltungen der Erfindung ge- 
hen aus den Unteranspriichen und der Beschreibung hervor. 
Die Brfindung ist nachstehend anhand einer Zeichnung na- 
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her beschrieben, die den prinzipiellen Aufbau eines erfin- 
dungsgemaBen Brennstoffzellensystems zeigt 

Das Brennstoffzellensystem enthalt eine Gaserzeugungs- 
vorrichtung 1, eine mehrstufige Gasreinigungsstufe 2a, 2b 
und eine insgesamt mit 3 bezeichnete Brennstoffzelle. Die 
Brennstoffzelle 3 enthalt einen Anodenraum 5 und einen 
Kathodenraum 6, die durch eine protonenleitende Membran 
7 voneinander getrennt sind. In den Anodenraum 5 wird ein 
wasserstof&eiches Gas, in den Kathodenraum 6 Sauerstofif 
beziehungsweise Luft zugefuhrt. Die Membran 7 ist auf bei- 
den Seiten mit einem geeigneten Kataly sator versehen. Da- 
durch wird der Wasserstoff an der Anode oxidiert, wobei das 
verbleibende Proton durch die Membran zur Kathode wan- 
dern kann. Dort wird der Sauerstoff reduziert und verbindet 
sich mit dem Ptoton zu Wasserdampf. Bei dieser elektroche- 
mischen Reaktion entsteht eine Spannung, die einer exter- 
nen Last zugefiihrt werden kann. 

In der Gaserzeugungsvorrichtung 1 wird aus einem Krafl- 
stoff ein wasserstoffreiches Gas hergestellt. Hierbei handelf 
es sich vorzugsweise um eine Vorrichtung zur Wasser- 
dampfreformierung und/oder zur partiellen Oxidation. Als 
Kraftstoff kann beispielsweise Methanol, Benzin oder an- 
dere kohlenwasserstoffhaltigen Substanzen verwendet wer- 
den. Obwohl das Ausftihrungsbeispiel anhand der Wasser- 
dampfreformierung von Methanol beschrieben wird, soli 
der Schutzbereich nicht auf diese Anwendung beschrankt 
sein. 

Bei der Wasserdampfreformierung wird ein Methanol/ 
Wassergemisch an einem geeigneten Katalysator zu Wasser- 
stoff und Kohlendioxid umgesetzt. Als Nebenprodukt ent- 
steht zusatzhch Kohlenmonoxid. Das Methanol/Wasserge- 
misch wird vorzugsweise in einer nicht dargestellten Ver- 
dampfereinheit vor dem Eintritt in die Gaserzeugungsvor- 
richtung verdampft und iiberhitzt. Bei der partiellen Oxida- 
tion wird zusatzhch Sauerstoff in den Gasstrom zugegeben. 

Das im Gasgemisch enthaltene Kohlenmonoxid ist fiir die 
Brennstoffzelle 3 schadlich. Aus diesem Grunde wird zwi- 
schen der Gaserzeugungsvorrichtung 1 und der Brennstoff- 
zelle 3 eine mehrstufige Gasreinigungsstufe 2a, 2b angeord- 
net. Im Ausfiihrungsbeispiel weist die Gasreinigungsstufe 
eine erste Stufe 2a und eine zweite Stufe 2b auf. Es ist je- 
doch auch moglich, weitere Stufen vorzusehen. Durch die 
Gasreinigungsstufe 2a, 2b wird der Kohlenmonoxidanteil 
im Gasgemisch auf Werte < 50 ppm reduziert. 

In den Gasreinigungsstufen 2a, 2b wird das Kohlenmon- 
oxid an einem geeigneten Katalysator, beispielsweise Platin 
und/oder Ruthenium auf einem Trager aus Zeolith oder Alu- 
miniumoxid, unter Zugabe von Sauerstoff selektiv oxidiert. 
Der Sauerstoff kann hierbei, wie im Ausfiihrungsbeispiel 
dargesteUt, jeweils in geeigneter Menge vor der jeweitigen 
Stufe 2a, 2b in das Gasgemisch zugegeben werden. Es ist je- 
doch auch mogUch, den Sauerstoff an einer oder mehreren 
Stellen direkt in die Gasreinigungsstufen 2a, 2b zuzufUhren. 

Die maximal zulassige CO-Eingangskonzentration fur 
die jeweilige Stufe 2a, 2b ist stark timitiert durch die daraus 
resultierende adiabate Temperaturerhohung. Da das 
Lambda, also das Verhaltnis von Sauerstoff zu Kohlenmon- 
oxid nicht zu klein sein darf, wird zusatzlich zum Kohlen- 
monoxid immer auch ein gewisser Anteil an Wasserstoff 
oxidiert. Die dabei frei werdende Energie tragi auch mit zur 
adiabaten Temperaturerhohung bei. Wird die Gasreini- 
gungsstufe 2a, 2b nicht aktiv gekiihlt, so steigt die Tempera- 
tur schnell an und der ProzeB lauft auf einem zu hohen Tem- 
peratumiveau ab. Dies hat zur Folge, daB mit zunehmender 
CO-Eingangskonzentration mehr Wasserstoff und weniger 
Kohlenmonoxid oxidiert wird. Die Temperatur muB sich 
also in einem vorgegebenen Bereich bewegen. Durch teil- 
weise Abfuhr der Reaktionswarme wird das Temperaturma- 
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ximum verringert, so daB eine Oxidation von hohereo CO- 
Eingangskonzentrationen moglich wird. Durch die Tempe- 
raturkontroUe werden Umsatz und Selektivitat erhoht, wah- 
rend die CO-Neubildung durch Annaherung an das Wasser- 
Gas-Shift-Gleichgewicht verringert wird. 5 

Zur Kiihlung der Gasreinigungsstufe 2a kann diese von 
einem beliebigen Kuhlmedium, beispielsweise einem War- 
metragerol, das uber entsprechende Zu- und Ableitungen 8, 
9 zu- beziehungsweise abgeftihrt wird, durchstrSmi werden. 
Vorzugsweise kann die Gasreinigungsstufe 2a zur Kuhlung lO 
jedoch auch mit einer endotherraen Reaktion, beispiels- 
weise der Wasserdampfreformierung, direkt gekoppelt wer- 
den. In der letzten Gasreinigungsstufe 2b solLte eine opti- 
male Temperatur von unge^hr 150°C vorherrschen. Zur 
Einsieliung dieser optimaien Temperatur ist die zweite Gas- 15 
reinigungsstufe 2b als Warmetauscher mit guten Warmetau- 
schereigenschaften beziiglich eines Gas-Gas- Warmeiiber- 
gangs ausgefuhrt. Solche Gas-Gas-Warmetauscher sind aus 
dem Stand der Tfechnik bekannt und werden daher nicht na- 
her beschrieben. Die eine Seite 2b des Warmetauschers wird 20 
vom wasserstoffreichen Reformat, die andere Seite 4 von ei- 
nem ebenfalis gasfbrmigen Kiihlmedium durchstromt. Der 
Gas-Gas- Warmetauscher 2b, 4 wird als Reaktor eingesetzt, 
wobei auf der einen Seite das Kohlenmonoxid an einem ge- 
eigneten Kataiysator mit Hilfe des zugefuhrten Sauerstoffs 25 
selektiv oxidiert wird. Die dabei entstehende Reaktions- 
warme wird zumindest teilweise durch das gasformige 
Kiihlmedium abgefuhrt. 

ErfindungsgemaB wird als gasfbrmiges Kiihlmedium das 
Anoden- und/oder Kathodenabgas oder Teilstrome hiervon 30 
verwendet. Selbstverstandlich konnen auch andere Gas- 
strdme verwendet werden. Im dargestellten Ausfuhrungs- 
beispiel wird die Gasreinigungsstufe 2b beispielsweise vom 
Anodenabgas durchstromt. Die Verwendung des Anoden- 
und/oder Kathodenabgases als Kiihlmedium weist sehr viele 35 
Vorteile auf. Zum einen braucht kein zusatzliches Kiihlsy- 
stem beziehungsweise ein zusatzliches Kiihlmedium voige- 
sehen werden, wodurch sich das Gesamtsystem wesentlich 
vereinfacht. Gas-Gas- Warmetauscher sind verfUgbare Bau- 
teile, die keine aufwendige KonsUuktion erforderlich ma- 40 
chen und daher ferdgungstechnisch kostengunstig zu reali- 
sieren sind. Selbstverstandlich konnen erfindungsgemaB je- 
doch auch aufwendiger ausgefuhrte Gas-Gas-Warmetau- 
scher verwendet werden. Zum anderen verhindert der natur- 
gemaB schlechtere Warmedurchgang bei Gas-Gas- Warme- 45 
tauschern eine zu starke Ankopplung der Reaktion an das 
KUhlmedium. Dadurch kann verhindert werden, daB die Re- 
aktion zu stark gekiihlt wird und dadurch keine Oxidation 
mehr stattfinden kann, da der Bedeckungsgrad des Katalysa- 
tors mit Kohlenmonoxid zu hoch wird. 50 

Weiterhin ist der Entalphiesu-om auf der Kuhlseite des 
Gas-Gas-Warmetauschers lastabhangig, so daB ganz ent- 
sprechend der entstehenden Reaktionswarme bei der CO- 
Oxidation bei hoher fast mehr, bei geringerer Last weniger 
Warme abgeftihrt wird. SchlieBlich kann durch die resultie- 55 
rende Vorwarmung des Anoden- und/oder Kathodenabgases 
der Gesamtwirkungsgrad des Systems erhoht werden, da 
diese Energie bei einer ublicherweise nachgeschalteten voll- 
standigen katalytischen Oxidation des Anoden- und/oder 
Kathodenabgases nicht mehr erzeugt werden muB. 60 



dem Anodenraum (5) ein wasserstofihaltiges Gas zu- 
geflihrt wird, 

- einer Gaserzeugungsvorrichtung (1), in der aus ei- 
nem Brennstoff mit Hilfe der Wasserdampfreformie- 
rung und/oder partiellen Oxidation ein wasserstofifrei- 
ches, Kohlenmonoxid enthaltendes Reformat heige- 
stellt wird, 

- dner mehrstufigen Gasreinigungsstufe (2a, 2b), in 
der das Kohlenmonoxid im Reformat unter Zugabe von 
Sauerstoff an einem geeigneten Kataiysator selektiv 
oxidiert wird, und 

- einem von einem Kiihlmedium durchstromten War- 
metauscher (4) zur Abfuhr thermischer Energie aus der 
letzten Gasreinigungsstufe (2b), dadurch gekenn- 
zeichnet, daB die letzte Gasreinigungsstufe (2b) als 
Gas-Gas- Warmetauscher (2b, 4) ausgebildet ist und 
von dem aus der Brennstoffzelle (3) ausU-etende An- 
oden- und/oder Kathodenabgas durchstromt wird. 



Hierzu 1 Seite(n) Zeichnungen 



Patentanspriiche 
Brennstoffzellensystem mit 

- einer Brennstoffzelle (3), die einen Kathodenraum 65 
(6), einen Anodenraum (5) und eine dazwischenlie- 
gende Polymereleku-olytmembran (7) aufweist, wobei 
dem Kathodenraum (6) ein sauerstoffhaltiges Gas und 
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A polymer electrolyte membrane (PEM) fuel ppII Qvctorv. • 

extraction from a reformate gas cl^^nXS S nl^^^^^^ * "^^^^^"9^^ ^-^^ 

producing a hydrogen-rich carbon monoxide (CO) coLtinn^J f ^ generator for 

oxidation of a fuel, a gas cleaning stage for sSvp r^^^^^^^^^ reformate by steam reforming and/or partial 
heat exchanger for heat extractfon fmrn .^^ gas S^^^ f CO in the reformate and a 

exchanger (4) employing, as coolant, the anS andfo? ca hS^^^^^ exchanger is a gas-cooled heat 
gas provided in the fuel cell system. Preferred F^eatures Ti^^^^^^ T ^"^/"^ educt 

operation, the gas-cooled heat exchang^ (4) behS^^^^^^ f *^9« (2) may be a multistage 

line (12) is provided parallel to the exchange (4 and 1s1^5^?w,rh I '^f^e. A cooling medium bypass 

a controller (10) in accordance with preset characS^c^allT^ ^'^^ "^'""^ controlled by 

reformate. A heat exchange surface in the qarSanina .tan. fcf temperature of the coolant and/or 

oxidation of CO. The reformafe and the coolnt^ass in counfercS^^^^ with catalyst for selective 

^watering unit (1 1 ). for separation of condenseS wlt^.TsToS^s^^^^^^ 3tage 
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